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В рамках приближения линейных траекторий с использованием модельного парно-
го потенциала прямоугольной ямы рассчитан коэффициент самодиффузии в жид-
ких благородных металлах. Для описания структуры жидкости к данному потенциа-
лу применена полуаналитическая модификация средне-сферического приближе-
ния. Показано, что используемый подход позволяет получать результаты, хорошо
согласующиеся с экспериментальными данными.
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Модель прямоугольной ямы (square well – SW) в средне-сферическом приближении
(mean spherical approximation – MSA) [1] недавно была успешно применена в рамках
приближения линейных траекторий (linear trajectory approximation – LTA) [2, 3] для
расчета коэффициента самодиффузии атомов щелочных металлов в чистых жидких
металлах [4, 5] и в их бинарных сплавах [6]. Решение MSA в работах [4–6] осуществля-
лось полуаналитическим методом, развитым в работе [7].

В настоящей работе данный подход применен к расчету названного свойства в жид-
ких благородных металлах вблизи их температур плавления.

Коэффициент самодиффузии, , рассчитывается по соотношению Эйнштейна:

(1)

где   – постоянная Больцмана;  – температура;  – коэффициент тре-
ния, который в данной работе рассчитывается в приближении линейных траекторий,
предложенном для субстанций с парным потенциалом, имеющим твердо-остовную
(hard-core – HC) часть,  при  (где  – диаметр HC) и дополнительную (ad-
ditional) часть,  при  [2, 3]:
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Первый член в правой части выражения (2) обусловлен вкладом от  и рассчи-
тывается по следующей формуле [2]:

(3)

где  – средняя атомная плотность;  – атомная масса;  – парная корреляционная
функция, определяемая здесь численно путем обратного Фурье-преобразования:

(4)

Структурный фактор,  вычисляется с помощью уравнения Орнштейна–Цер-
нике в обратном пространстве [8]:

(5)

где  – Фурье-образ прямой корреляционной функции, который определяется на-
ми путем полуаналитического решения MSA [7]:

(6)

где   – коэффициенты, определяемые численно симплексным методом из
условия  при   – целая часть  (для проведения наших
расчетов берем );  – Фурье-образ потенциала  Для используемого в
настоящей работе потенциала прямоугольной ямы данная характеристика имеет сле-
дующий вид:

(7)

где  и  – глубина и ширина SW соответственно.
Второй и третий вклады в правой части выражения (2) являются вкладами от  [2]

и от перекрестной корреляции (cross correlation) между  и  [3], соответ-
ственно, и определяются выражениями:

(8)

(9)

Расчеты выполнены для чистых Cu, Ag и Au в жидком состоянии при температурах,
для которых имеется экспериментальная информация по среднему атомному объему,

 [9]. Значения параметров SW взяты из работы [10]. Все используемые входные
данные приводятся в табл. 1.

Полученные значения  как и в случае расплавов щелочных металлов [4–6], в пре-
делах 20% отклоняются в меньшую сторону от экспериментальных значений, которые
взяты из работ [11] и [12] для Cu и Ag, соответственно (табл. 2). Также в табл. 2 приво-
дится значение  для Au, полученное молекулярно-динамическим (MD) моделирова-
нием [13].
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Таблица 1. Входная информация, используемая для расчета

T, K Ω, a.е. [9] σ, a.е. [10] ε, a.е. [10] λ [10]

Cu 1423 89 4.25 –0.00095 1.68

Ag 1273 130 4.91 –0.00158 1.75

Au 1423 128 4.91 –0.00190 1.73

Таблица 2. Коэффициент самодиффузии D, 

Cu Ag Au

Наши результаты 3.91 2.36 2.39

Эксперимент и MD моделирование 4.73 [11] 2.82 [12] 3.87 [13] (при Т = 1479 К))

−9 210 м с
Таким образом, проведенное исследование в совокупности с расчетами [4–6] пока-
зывает, что LTA-SW-MSA подход позволяет получать удовлетворительные результаты
для коэффициента самодиффузии в жидких металлах, которые при отсутствии другой
информации могут быть прогнозирующими вследствие стабильного по направлению
и величине отклонения от имеющихся экспериментальных данных.

Работа выполнена по Государственному заданию ИМЕТ УрО РАН при поддержке
Программы фундаментальных исследований УрО РАН (проект № 18-10-3-28).
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Self-diffusion coefficient in liquid noble metals is calculated in the framework of the linear
trajectory approximation using the square-well model pair potential. Semi-analytical modi-
fication of the mean spherical approximation is applied to this potential for description the
structure of the liquid. It is shown that the approach used allows to obtain the results which
are in a good agreement with experimental data.
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